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Abstract
Inordertoevaluatearegionaldistributionofwetdepositionofatmospheric
substances，asimplesamplerwasvalidated・NationwiCleobservationusingthis
samplerinJapanandonthewesternNorthPacific,priortothesilnilargovernmental
survey）presentednlonthlynon-sea-salt(nss)sulfatedepositionwaslargenearthebig
citiessuchas'IbkyoandOsaka,andalargevolcano・
AciClificationmechanismsoffbgWereinvestigatednearthesummitofＭｔ・
NorilmrainthecentralmountainousareaofeJapanThedominantcauseofthe
acidificationwassuspectedtobegasscavengingbyfbgdroplets,エaHNO3dissolution
anClSO2inCorporationfbllowedbyliquidphaseoxidation、Ｓｕｃｈａｍｅｃｈａｎｉｓｍｗａｓ
ｓｈｏｗｎｔｏｂｅｔｒｕｅnotonlyintheurbanarea,butalsoathighelevationinthisstudyb
SimultaneoussamplingofrainwaterwasconducteClontheslopeofMt､Hodatsu
(637ｍａ・ｓＬ)inNotoPeninsula,regardinganelevationdependencyofwetCleposition、
Concentrationsofseasaltsweresteeplydecreasedwithelevation，whnethoseof
pO11utant-relatedonesoccasionallyshowedsuchastrongdepenClencybThedependency
ofcollcentrationwasusuallyevidentinthecaseofweakrain,suggestinganinnuence
ofevaporationofraindropsanClbelowcloudscaveneiingClouClswithrelativelylow
upperboundaries（clOudtop）whichgenerallyprodUcesuchaweakrainwouldbe
contributivetotheeflbctivescavengingoflong-rangetransportedsubstances,probably
becauseofconstrainedadvectioninshallowlayer・Inaddition，highlypolluted
rainwaterwasObservedinMarch,2003,suggestingaeilobaltransportofpollutants．
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要皀旨
曰本国内および周辺海域において湿性沈着量の地域的な分布を明らかにすることを目的
とした観測を行った。また、山岳や曰本海沿岸域という、湿性沈着に関して特有の条件下
にある環境での観測も行い、特に標高依存性に着目した観測では降水雲の高度や降水の形
態など、種々の気象条件とも関連づけた考察を行った。
まず、国内や海上の多地点で同時に沈着量を測定するための試料採取法について検討し
た｡その目的のために、できるだけ簡便な方法で、かつ試料の汚染が未然に防げるように、
また作業に困難を伴う状況でも確実に試料が得られるようにするため、ポリプロピレン製
の簡易採取器を用いることとした。１９８７年６月および１０月に大阪管区気象台と千葉県柏
市の気象大学校で、異なる容器の大きさや交換頻度で採取した月間沈着量を比較すること
により、その有用性を調べた。その結果、少なくともＮａ+,Ｃ1-,s042-に関しては従来の採取
容器と比較できる結果が得られ、,環境庁（当時）の調査に先駆けて全国的な規模で統一し
た手法での測定が可能となった。また、この方法は海上や山岳でも有効であった。
この容器を用いて、１９８７年６月と１０月に国内の気象官署２１地点で、またその後１９８８
年２月にかけて断続的に西部北太平洋上の調査航海を行った観測船上で、それぞれ試料を
採取した。その結果、大気汚染物質に由来する成分である非海塩性硫酸塩の湿性沈着量は
大都市と火山の近傍で多かったが、その影響は広範囲に及ぶものではないことが明らかと
なった。但し、今回の結果は月間の沈着量であり、単発的な現象に関してはその限りでは
ないと思われる･また、1987年６月に気象大学校で行った予備実験では、容器を連続して
設置した場合と、降水が見られる時間帯のみ設置した場合とで沈着量を測定した結果を比
較することにより、乾性沈着量を見積ることも試みた．この方法には問題点が多いことも
指摘されてはいるが､成分によっては乾性沈着量が重要になる場合もあることが示された。
さらに、比較的近距離にある曰本海上とその沿岸（舞鶴市）で1992年２月から３月にか
けて同じ機会の－降水を採取した結果、陸上では既に陸域の影響が見られる結果が得られ
た。このことは、例えば長距離輸送の影響を調べる場合に、近傍の汚染源から影響を受け
にくい立地で試料を採取するための地点を選定することが容易ではないことを示唆するも
のであった。
次に、湿性沈着量が非常に大きくなる可能性が考えられる地域として、霧が頻繁に発生
し、それによる「降水」量が多いと思われる中部山岳地帯の乗鞍岳で酸１１生霧の発生機構を
調べる観測を１９９１年８月を中心に行った。霧そのものはｐＨが４前後と強い酸性を示した
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が、その核となる大気エアロゾルは酸性化の程度が低かった。また、他の山岳に比べて汚
染の程度も低かった。酸`i生霧の発生には、硫酸イオンの寄与が最も大きく、次いで硝酸イ
オンが関与していた。また両者の生成には、気体状の二酸化硫黄および硝酸が霧粒に取り
込まれること、また二酸化硫黄が過酸化水素によって酸化されることが大きく寄与してい
るものと推測された。この結果は、従来は必ずしも重視されていなかった、山岳域での液
相反応による酸の生成が重要であることを示すこととなった。
さらに、冬季には降水量が多くなるだけでなく大陸域からの長距離輸送や更に広範囲で
の輸送も行われやすくなることから、この時期の湿性沈着量が非常に多くなる曰本海の沿
岸域でも、この沈着過程に関連する観測を行った。日本海に突き出した位置にあって近傍
の汚染源の影響が少ないため長距離輸送の影響が検出しやすいと思われる石川県押水町の
宝達山山麓で湿性沈着量を１９９８年６月から現在に至るまで継続的に観測した。降水のｐＨ
は冬季には定常的に低く、また全期間を通して長期的に低下する傾向にあった。これは、
過去の研究と同様、いずれも大陸域から大気汚染物質が輸送されている状況を示唆するも
のであった。またそれだけでなく、中東地域からも地球規模で超長距離輸送が行われてい
る可能性が考えられる事例が2003年３月の降水で見られた。
このように酸性化した降雪による積雪の溶存成分が春の融雪初期に高濃度で流出する現
象である“acidshock，,の有無について調べるため、積雪の融解時における化学組成の変
化も2002年１月から２月にかけての降雪を用いて調べた。融解過程では、流出する成分が
時間的に分かれることが明らかとなった。海塩成分は極めて早い段階で流出が起こるのに
対し、大気汚染由来成分はそれにやや遅れて流出が見られた。そのため、今回の例では、
いわゆる“acidshock,,が起こらないことを示す結果となった。流出に時間差が見られた
原因としては、大気汚染由来成分が氷晶核に付着しており、また海塩成分が過冷却水滴に
多く含まれていると仮定した場合に、雪結晶が落下の途中で過冷却水滴を捕捉するメカニ
ズムで、結晶全体の中では外側に位置する後者が先に流出することが説明できた。
また、能登半島の最高峰であり、水平方向には比較的狭い範囲で大きな標高差が得られ
る宝達山の斜面で、2002年９月から2004年１１月にかけて降水を採取した。それにより溶
存成分濃度の標高依存性を明らかにし、その原因について大気中での輸送過程や降水雲の
高度などの気象条件、また降水粒子への取り込み過程として雲底下洗浄も考慮しながら議
論した。その結果、降水量は標高が高くなるに従って多くなる傾向が見られた。この傾向
は驍雨に比べて地雨で、また降水強度が小さい場合に顕著であったことから、その原因と
して雲底下での降水粒子の蒸発が大きく寄与していることが推測された。また各成分の濃
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度でも標高依存性は見られ､山麓での値に対する山頂での値の比は概ね1～２の範囲に入る
ことが多かったが、その傾向は海塩成分、大気汚染物質由来成分、その他というグループ
によって異なっていた。その中で降水量の山頂／山麓比、水素イオン・硝酸イオン・非海
塩性硫酸イオン濃度の山麓／山頂比は事例による変動が非常に小さく、その平均値は１．０７
～1.35であった。他の成分では、一般に驍雨よりも降水粒子が小さい地雨で比が大きくな
る事例が見られ、雲底下洗浄の寄与が窺えた。また、台風が雲底下洗浄を受ける成分の効
率的な輸送に寄与した事例も見られた。
降水雲は、雲頂や雲底の位置する高度によって３種類に分類できた。その中で、雲頂が
高度３～4km付近にある降水量ではそれより上方とは混合しにくく、また一般に初期降水が
地雨であったことから､特に溶存成分濃度の標高依存性が強まる可能性が示された｡特に、
この層内に大陸域から輸送された物質が流入した場合、それが滞留するため効率的な洗浄
が行われるため雲底下洗浄が盛んに起こることが推測された。
学位論文審査結果の要旨
平成１７年７月２８曰（木）に第１回学位論文審査委員会を開催し、７月２９曰（金）に口頭発表を行い、
同曰最終の審査委員会を開催した。協議の結果以下のとおり判定した。本学位論文の中心は、大気微量成分
の除去過程として重要である湿性沈着に関して、その量の標高依存性を観測し、気象条件と関連づけて議論
したものである。多くの地点で同時に降水が採取できる簡易採取器を独自に考案した。環境庁（当時）の調
査に先駆けて全国的な規模で主要イオン成分の湿性沈着量を測定した。特に、能登半島の最高峰である宝
達山（標高６３７ｍ）の斜面で２年間にわたり降水を採取した。降水量は標高が高くになるに従って多くな
る傾向が見られ、その原因として降水粒子の蒸発が大きく寄与することを明らかにした。降水中の濃度は、
Na+、Ｃｌ~など海水を起源とする成分では山麓での値が山頂での値の３倍前後と標高依存性が強い事例が５例
見られたのに対し、SO42~、NO3-では標高依存性が弱かった。例外的にＳ042--,Ｎ03~濃度の標高依存'性が強
まるのは、降水雲の雲頂が高度３～４kｍと低く、雲頂より上方への拡散が起こりにくい状況で大陸起源の
汚染物質が流入し蓄積された場合であった。これまで、曰本海沿岸域の降水に関しては雲底下洗浄の寄与が
少ないとされていたが、本研究の結果は雲底下洗浄が重要となる場合があることを初めて明らかにした。ま
た、本研究の結果は気候変動・大気汚染・物質循環という地球規模での現象に重要な役割を果たす大気エア
ロゾルの存在量に関する情報を提供するものである。参考論文は国際誌に既に５編が掲載されており、国内
誌に３編を公表した。５名の審査員は、本学位論文が博士（理学）に値する論文であると評価した。
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